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Abstract 
The discovery of highly active and selective catalyst and th巴 designof a r巴actorsuitable for 
catalytic character of such a catalyst are of the greatest importance to be considered for us to bring 
the direct oxidation of ethylene to industrially practical success. First， the authors measured th巴
rate of the above.mentioned reaction by flow method， using the catalyst developed by them. An 
important conclusion has b巴enreached from kinetic data that a good yield of ethylene oxid巴 willbe 
obtain巴din case they us巴 twoseries reactors connected with ethylene oxide absorber between th巴m.
This conclusion was veri品edexperimentally， and the conversion of ethylene per pass proved to be 































⑥ ⑥ ⑨ 
直列コ基の反応管配置図第 1図
実験結果と考察
温度245，255および 2650Cで触媒充填量(W)を種々変化させて， 4.5%の C2H，を含む一
定流量の空気-C2H，混合気体を送入し，反応管出口におけるエチレンオキシド(以下EtOで表
わす)および CO2への転換率(それぞれおおよびy)を測定し，転換率対 WjF山線の図上微分
また U対 X，r，対ぉX， Y対 WjFの関係を第2，3および 4図に，によって反応速度を求めた。
????
および r2対yの関係を第5，6および 7図に示した。
mol C2H，・ hr・1単位時聞に供給される C2H，のモJレ数，F: 
mol C2H，・ hr-1 • g-catalyst-1 ハ:C2H4の消失速度で表わした EtO生成反応速度，
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Y， = 3.7807 x 10 2ρ1ρ2ゆ-0.5123 X 10-2 jう3) 
¥ 2450C 
Y2 = 0.5123 X 10-2ρ3十 4.4180X 10-2ρ1ρ2 ) 
Y， = 4.6941 X 10-2 P，ρ2山一0.7400X 10-2 P3) n~~" 
¥ 2550C 





ハニ7.7774X 10-2 jうt1り21/2- 2.3277 X 10-2九1¥ 2650C 
r2 ニ 2.3277X 10-2 P3 + 6.0115 X 10-2 jう1ρ2 J 
ことにム， ρ2'ρ3はそれぞれ C2H.，O2および EtOの分庄(atm)を表わすο l/Tに対して
(3) 
log 丸 logk2および logk3 (kp k2， k3はそれぞれ EtOの生成， EtOの燃焼および C2H.の完全
燃焼反応の速度定数)を点綴すれば，第8図lと示すようにほぼ直線を与える故，活性化エネlレ
ギーを求めそれぞれ次の値を得た。
EtOの生成に対して E1 = 19.71 kcal. mol C2H.-1 
EtOの燃焼に対して E2 = 41.48 kcal. mol EtO-1 
CO2 の生成lと対して E3 = 8.62 kcal. mol C2H.-1 
したがって反応速度式として下記の各式を得た。
ハニ 7却 9X 106 exp (-9920/T)ム九1/2_ 1.43 X 1015巴xp(-20874/T)ム1
r 2= 1.43 X 1015 exp ( -20874/T)ρ3十1.971X 102 exp (-4340/T)ρ1ρ2 J 
以上の実験結果によれば，一基の反応管を 0.10 
用いて高転換率を得るためには WワFを大にす






























































3 - 95.4842-0.927x' atm 
乙とに第一反応管で生成する EtOおよびH20は第二反応管に入る前に分離するものとす
る。
第一反応管へ供給せられる原料ガス流量が 3~/hr のとき，第二反応管へ供給せられる C2H，
のモノレ数F'は
F' = 3 x 0.045 (1-0.588)/22.4 = 2.483 x 10-3 mol/hr 
W'/F'(W'は第二反応管の触媒量)を変え，速度式(2)を用いて反応速度(r/，r/)およとなる。
















第 1表 第ご反応管における反応速度と転換率ならびに総括収率 (計算値)
時庁IFI 1 r/x104 1 r/>く104
(g-catalyst) ! (mc:1 C2H4) ! (mol C2H4) 
(hr) (hr)一1 (hr)-l 

























































































































cWata/Fly 転換率 転換率 転換率
No.1 W 1 (g-catalyst)温度EtOjC0
2会
選択率 V 回
E叫全選問ザヤ(g)(mol(eh2rH)4)1(℃)(%)i!(%)| |(94)(94) (g) I(OCJI(%)I(%)I(%)I (μ) (%)1(%)1(%)1 (μ) 
1 2.0 332 255 21.7 14.4 36.1 60.2 2.0 255 33.7 21.3 55.0 61.3 43.2 28.0 71.2 60.6 
2 3.99 662 255 37.0 23.9 60.9 60.9 16.36 255 40.5 29.3 69.8 58.0 52.9 35.3 88.2 60.0 
3 6.03 1000 2551 42.01 29.3 71.3 59.0 14.33 255 34.6 16.9 51.5 67.2 52.0 34.2 86.2 60.4 
4 10.05 1669 78.5 57.1 10.01 255 34.0 11.8 45.8 74.3 52.2 36.1 88.3 59.2 







にこれに第二反応管で生成する CO2 も加わり，その濃度がかなり高くなる (C02の分圧は


















1) 加納・金塚: ヱ千七 61，1157 (1958) 
2) 力1約・金塚: 日本特許昭 35-16426
3) 三谷・加納: 北大工紀要 8，75 (1947) 
4) Gilliland， E. R. and Seebold， J.E.: Ind. Eng. Chem. 33， 1143 (1941) 
(7) 
